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1. 序 言
天然における234U/238Uの異常の発見以来各種の試料
について234U/23日Uの瓢定が行われ,ソ連のKirov地方
(CI-rERDYNTSEVetal.,1964),米国西部 (RosHOLTel
al,1963)及びWyoming(RosHOLTetal.,1964)のウ
ラン鉱床についても測定が行われ,これら堆積性ウラン
鉱床においてはウランが移動している事を明らかにし
た.本邦においてはウラン鉱床または高い放射能のある
地域から得られたウラン鉱物および坑内水について,断
片的に234U/238Uの測定が行なわれている(坂上,橋本,
1964;坂上,小村,1965).ところで,これらの測定はい
ずれも詳細な地質学的,鉱物学的観察に基づく試料を取
扱ったわけではないので,微視的な観察の行なわれた試
料について測定を試みた.
鳥取県東郷鉱山で得られたウラン鉱物や含ウラン堆積
層の試料のうち,系統的に生成したと考えられる試料に
ついて 234U/238Uの測定を行なうと共に,押合鉱床にお
いては坑内水を採集し,ウラン含量を求めると共に284U
/238Uを測定した.
2. 鉱床概説および試料
東郷鉱山は鳥取県中部に位置し,人形峠鉱山の北に在
る.これら鉱山に属す鉱床は,第三紀の陸水性起源の堆
積層にあり,花コウ岩の基盤上の基底硬岩や更にその上
部のアルコ-ス砂岩中に微細なウラン鉱物の形でウラン
を保持している.東郷鉱山は神倉(かんのくら),麻畑(あ
きばたけ)および方面(かたも)の三鉱床からなり(Fig.1),
いづれもチャンネル構造をなした花コウ岩の基盤の上の
部分にウランの富鉱帯が見られる.
この堆積層は,金属イオンが低原子価の状態で存在す
るような還元性の環境で形成されたと考えられ,堆積後
顧化を受けたと考えられる部分が随所に見られる.堆積
当時から極端な変化を受けなかったと考えられる部分を
不盃帯,後に酸化を受けたと考えられる部分を顧化帯と
呼んでいる.したがってこれらの鉱床で見出されるウラ
ン鉱物は4価のウランを含むものと6価のウランを含む
ものとに大別される.又所々に見出される炭質物や,鍾
化木に極度にウランが濃集している.
本鉱山において確認されたウラン鉱物は不変帯では,
ningyoite,uraninite及びcofhniteで,酸化帯では,
autunite, β-uranophane,uranophane,camotite,
boltwoodite,torbernite,ranquilite,weeksite,phos-
phuranylite及びuranopiliteであり,其の他zippeite様
鉱物等,二,三の未同定鉱物もある(奥野,1964).autu-
niteとningyoiteが最も多くしかも広く分布している.
方面および麻煩鉱床において,ウランが堆積した当時
Fig1.TogoMine
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のものと考えられる炭質物(木の組織を持つ)と,其の
後酸化を受けて生成したと考えられる塊状のウラン鉱物
群を一団の試料として処理した.この塊状のウラン鉱物
群はFig･2に示す通りでtypeBのβ-uranophaneは
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Fig2.Theaggregateofseveralminerals
foundinKatamoDeposit
粉末様の微細結晶の集合で黄色である.木の組織が観察
され, この鉱物群申最初に出来たと考えられている.
t)′peAのβ-uranophaneは木片型のtypeBの割目に櫛
状に満たされていてtypeBより後に生成されれものと
考えられている･またautuniteと共生 している.type
AおよびBの性質は Tablelに示した通りである.こ
れらβ-uranophaneの木片状の塊のまわりを包む様に
autuniteがあり,typeBのβ･uranophaneか ら出来た
ものと考えられている.
神倉鉱山にあっては堆積当時のものがあまり変化を受
けていないと考えられる南1号坑230mのuraniniteを
含む亜炭と1号坑 280mの位置で採集 された鉱物群
(Fig.3)を試料とした.この鉱物群においては顧化され
ていない状態にある炭化木(ningyoite,COfBniteを含む)
に最初にウランが濃縮し,続いて珪化木が出来,酸化帯
TableL ChemicalandoptlCalpropertiesorbeta-uranophane
Type も A
Uranium wt%
Zirconium wt%
Crystal
も Z-paleyelow
I Nx=1.661
Refractiveindicesi
Ny-1.682
Nz-1.690
Z/へ､C ∃ 38土2
48.6
4.0
finegrainedpowdery
X=colt)rless
Z-pa一eyelow
Nz-Nx-0.030
nearlyzero
Fig3.ThesketchorthelVeStSidewalatthepositionorK1-280E-110S-10U
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に属す粘土層-ほ二次的にウランが浸入したものと考え
られている.
上記二群の様な肉眼的にウラン鉱物の濃集が明確に認
められる場合は鉱山全域においては極めて稀な場合であ
るから,極めて普遍的に見られる鉱床の型に属し,しか
も堆積後下から上の方向に向かって地下水が浸透して次
第に酸化が進んだと考えられている場所 (Fig.4)で,各
層から試料を採集して測定を行なった(方面).
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Fig4.Thesketchoftheeastsidewalatthe
positionofKatamoIl258198inKatamoDeposit
一般に天然水中のウランでは234U/238Uが 1より大き
いと考えられているが(梅本,1966),このような堆積性
のウラン鉱床から供給される天然水においても同様であ
るかどうか,すなわち非常に溶け易いウラン鉱物から潜
出されるウランについても同様であるか,また其の比が
鉱床中のウランの比より大であるかどうかを知るために,
神倉鉱床の坑内水を採水して測定を行なった.採水箇所
はFig.5に○●印で示した.●印で示した採水点では
坑道壁または坑道の上盤から滴々落ちて釆る水を採取し
たもので,○で示した採水点では坑内を流れている水を
採取したものである.なお採水と同時に試験紙を用いて
pHを測定したが,すべての採水点で4.9であった.
3. 実 験
岩石鉱物試料は適当な量を石英ルツボ中で灼熱し,令
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有している可能性のある有機物を除去した後ウランを分
離精製した(UMEMOTO,1967).また得られたウランの
一部を蛍光法にi:る定量に利用した.ウラン濃度が低く
採水した試料の全量を用いてもα線スペクトロメトリ
ーの測定にあたって十分な精度の得られない場合が多く,
α線スペクトロメトリーを行なった場合は僅かに4試料
のみである.
α線スペクトロメトリーは数回繰り返し,各回ごとに
得た234U/238U の平均値を測定値とし95%信頼限界を
測定誤差とした.
4. 測定結果および考察
方面および麻畑鉱床の試料群並びに神君鉱床の試料群
の測定結果をTable2に示した.矢印は地質学的観察
による生成過程を示す.参考までに人形峠鉱山の中津河
(なかつごう)鉱床南部鉱体の富鉱についての測定値をも
附記した(渡辺,1966).
一般に岩石や鉱物から微量のウランが抽出される場合
にはそのウランの 234U/28SUは抽出される岩石や鉱物中
のウランの比より大である事が推測 され(梅本,1966),
実験的にも確かめられている(梅本,1966;KU,1965;
梅本,1965a,梅本;1965b).
500nl
Fig5.SamplingpositionofwaterinKannokura
Deposit
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もともとこれらの鉱床は花コウ岩が侵蝕を受けた際に
抽出されたウランが重要な寄与をなしたと考えられてい
る.また熱水性起源のウランの寄与も考えられている.
ところで侵蝕を受けた花コウ岩にあっては,234U/238Uが
もともと1であって,抽出されたウランでは 1より大
であったであろうと推察される.花コウ岩Ilでウランを
含む鉱物は浸蝕の際比較的安定なものもあり,摘出が連
続的に行なわれたとしても抽出されて出てくるウランの
234U/238Uが 1より小さくなるまで抽出が行なわれたと
は考え難い.中津河鉱床南部鉱体の富鉱のように比較的
溶けやすいウラン鉱物からの連続抽出の実験から推察し
てもあり得る事である(梅本,1965b).
もし234U/23SUの比が1ではないウランが堆積したま
ま固定されていたとすれば,250万年たてば比の値は1
となり,其の後極めて僅かづつ抽出されたとすれば比の
値は幾分1より小となる事になるが,Table2の不変帯
に属す試料の値はこのように解釈出来る値である.また
神倉の10leで1より大きい値の見られるのは不変帯に
おいてもウランが移動しつつある事を示している･
このように生成するウラン鉱物にあって234U/23SUが
大になると仮定すれば,これら二群について観測された
比は地質学的な観察結果を説明しかつ補足的な説明を行
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なうことが出来る.すなわち方面にあってはtypeBの
β-uranophaneの生成後一部はtypeAの β-urano-
phaneの生成のT:糾こウランが供給され,一部はCの
autuniteの生成に供された.また typeAの β-urano-
phaneからも可成 りのウランの抽出が行なわれて,
autuniteの生成に消やされた.神倉にあっては亜炭等に
伴って堆積したウランは炭化木に吸着される場合もあり
珪化木の出来る時にそこに固定されて,酸化を受けると
共に粘土層や磯岩層へ移動した.たとえ酸化を受けてい
ても珪化木からのウランの溶出は粘土層や硬岩層からの
溶出程容易でないために,高い比を保っている事が出来
る.
方面における普遍的な堆積層の測定値はTable3に示
す.この結果は前三者のように簡単に説明出来ないが,
それは各層が広いひろがりを持ち傾斜を持っていて,単
に下から上への酸化の過程のみではなく,水平方向への
水の動きがあり,各層の鉱物組成も巽っていて,ウラン
の移動を複雑にさせたためと考えられる.
神倉鉱床の坑内水についての測定結果はTablC4の通
りであるが,234U/238Uの測定を行なった試料はすべて
滴下している水を集めたものばかりでウラン濃度は極め
て高く,比の値はすべて1よりはるかに大きい.すなわ
Table2.234U/238Uoftheoresseemedtobeformedinsuccession
Katamo
Asabatake
210(1.2)- - - - - -
0.9970土0.0184
Kannokura A5(12.8)- - 10le(0.36)1
0.9921土0.0088 1.0856土0.0084
B(48.6)- -I-A(56.0)
1.1615土0.0091 1.0689土0.0105
iiZI M
autunitefractionofC
l.2320土0.0121
10lcl(0.49)- - 101b(0.85)
1.0558土 0.0090 0.9704土 0.0103＼ヽ1
101b′(about40)
0.9757土0.0046
Southerndeposit,
Nakatsugo
TheBgureintheparenthesisshowstheuraniumcontentinpercent.
210:Carbonaceousmaterialwithrelictstructureorwood
B:8-uranophaneoftypeBwithrelictstructureofwood
A:β-uranophaneortypeAwhichf主lIsthecracksorthematerialortypeli
C:autunitecloselyassociatedwith8-uranophaneoftypeAatthecrustpartoftypeB
A5:ligniteaccompaniedwitluraniniteatthepositlOnKSI-230-M
lola:charcoalaccompaniedwithningyoite,cofBnite,etc.
101cl:Petrifedwoodaccompaniedwithcarnotite,autnite,etc.
101b:clayaccompaniedwithcarnotite,autuniteetc.
101b′:carnotitefractionof101b
Nakatsugo:uraniumore,mainmineralofwhichisnlngyOite
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ち僅かづつウランを柚,rljLて来る水には23IU/23qUの大
きいウランを紬出してくることがわかる.反面抽出し残
されるウランは次第にこの比が小さくなるものと考えら
れる･移動して行くウランはこの比が大きくなると仮定
して万両および神倉の鉱物群の/j三成過程を考察したが,
実験室実験においてもまた坑内水においても部分的にウ
ランを抽出すれば次第に234U/2'iBUは大きくなる事が明
らかになった.すなわち移動するウランにあっては,捕
出される前に存在していた鉱物中におけるよりも234U/
23号Uが大きくなっているという事は普遍的事実と推測し
て良かろう.
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というのは,結晶格子にある23RUから出来る231Uは
反跳を受けているために抽出されやすくなっているだろ
うというのがこの事実の解釈であるが,この状態からの
抽出では結晶そのものは抽出に際して溶媒に活け難いと
いう前提のもとに初めて234Uと238Uの分別が考えられ
るのである.ここで取扱ったような弱酸にも溶けやすい
ウラン鉱物からpH 5の水で抽出されるウランの234U/
238Uが 1よりはるかに大きいことは,難潜の鉱物からの
抽出に際しては更にこれら同位体の分別が大きいと考え
させるのである.
なお結晶中の反跳を受けた原子のannealingによる結
Table3.Mineralcontentand234U/238Uofeachstratumatatypical
sectionofthedeposits(Katamo)
Mineralcontent
Rock Zone
S-1 1hardclay 0
〝 O
tuHaceousshale 0
tu斤- o
tnf-breccia 0
sandytuf-
breccla
limonite
sandytuf
tufr-breccia
〝
content,% Montmori- Mica, Kaoline,
lIonite,% % %
0.006 46.8 1.1159土0.0080
0.035 55.4 0.9563土0.0059
0.035 50.5 0.9635土0.0074
0.025 26.9 3.5 1.0531iO.0130
0.035 44.0 0.9640土0.0062
0.069 37.9 0.9738±0.0069
0.008 23.4 8.5 0.9727土0.0093
? ?
? ?
?
?
?
?
???
?
? ???????????
1.1583土0.0123
?
? ? ?
?? ?
? ?
0.9470土0.0072
1.0461土0.0106
1.0145土0.0182
0:oxidlZedzone,P:part一yoxidizedzone,U:unoxidizedzone
Table4.Uraniumcontentand234U/23BUof-waterindriftatKannokuraDeposit
Location i pH Zone* .Ufr霊 .Tco;otent .U,ra;naitue買C/?gn/tlent 234U/23汚U
KII1-49
KIlト100E-10
Entrance
KWIト436
KWII-SON-10
KS1-330M-WI-8
KS1-85
KSト330M-10E
KSIト120
KSI-120W-30U
KSI･230M-EZ
KSI･430M-5N
????????????? ? ? ? ?? ? ?? ? ?? ? ?? ? ?? ? ?? ? ???? ? ?? ? ?? ? ?? ?
?
?
iI∩
1.5
22
0.2
93 1.2039土0.0101
1.4
1.7
2.5
4.2
0.02 14 1.4334士0.0153
0.15 730 1.6063士0.0122
<0.01 113 1.3081土0.0125
*0:oxidizedzone
P:partlyoxidizedzone
U:unoxidizedzone
**Oreobtainednearthewatersampling
position
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晶格子への結びつき,溶液中のウランと結晶巾のウラン
の同位体比の違う場合の同位体交換等同位体分別の足を
引っぼるような現象も考えられるが,このような現象の
寄与は定性的な議論の場合は無視出来ると考えた.
移動する水が集った海水においても1より大であり
(梅本,1966),これまた前述の結果を普遍的事実と考え
させる重要な根拠である.
5. 結 言喜
地質学的･鉱物学的に詳細な観察の行なわれた東郷産
ウラン鉱物群の各層から得た試料について,234U/23吊り比
を測定し,推測されていた生成過程の妥当性を証明する
と共に,これら鉱物群からウランが溶出した,箔を推測し
た･またこれら易溶性の鉱物から天然水に潜出したウラ
ンの234U/23SUが可成り大きいことを知った.
* 辛 辛
ここに用いた岩石･鉱物試料ならびに試料に関する重
要なデータ-を御恵与頂いた原子燃料公社奥野孝暗氏,
神倉鉱床における採水に多大な御援助を頂いた菊地清氏
を初めとする原子燃料公社神倉鉱床勤務の職員および実
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THEISOTOPICRATIOと:!4U/23RUOFTHEORES
ANDWATERSINTOGOMINE,TOTTORI-KEN
JAPAN.
byShunjiUMEMOTO,Iz7SlE'ZL/TeforThermalSprT'ng
Research,OkayamaUniversty
Abstract. Theratio234U/235Uoftwogroupsofores
andthewaterscollectedinKannokuraDepositwas
determinedbyα-rayspectrometry. Accordingtothe
geologJCalandmineraloglCalobservation,theoresof
eachgroupwereformedirlSuccession. Basedonthe
assumption that23iU/238U of-theuralium in the
leachingso一utionishigherthanthatintheores,the
obtainedratiosupportstheabovemechanism orfわr-
mation.Actualy,thewaterscoHectedinKannokura
Depositshowedthefairlyhighvaluein234U/之的U.
Eachstratum oratyplCalsectionortheminewas
observedontheratlO,buttheobtainedvalueswere
intoomuchcomplicatedrelationtointerpret.
